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1. 緒言 
窒化アルミニウム(AlN)セラミックスは優れた高熱
伝導性(理論値で320 W/ m∙K)1)と電気絶縁性から、半導
体素子の放熱基板として利用されているセラミックス
であり、近年の半導体産業において大きな需要が見込
まれる材料である。現在、AlNセラミックスの原料と
なるAlN粉末はトクヤマ社が製造しているものが主と
して使用されている。今回、我々はナノサイズの粒径
の AlO・OH という従来手法とは異なる出発原料から
AlN粉末合成を試み、得られた粉末からAlNセラミッ
クスを作成し、トクヤマ社のAlN粉末を原料としたも
のと同等以上の材料の作成を目指した。 
 
2. 実験方法 
2-1  AlO∙OHから直接AlN粉末の合成 
 還元剤にカーボンを用い、窒化還元法で試料を合
成した。AlO∙OHに吸着している水分量を測定するため
熱重量分析を行った。水分量を考慮し、化学量論比のカ
ーボンを加え、自動乳鉢で 4h 混合粉砕を行った。その
後、カーボン炉を用いて窒素気流下 1750℃-2 時間熱
処理してAlN粉末を合成した。(試料1) 
2-2 -Al2O3を経由してのAlN粉末の合成 
 試料 1 で用いたAlO∙OH よりも粒径をやや大きくし
たA-011(試料2)、それよりもさらに大きくしたA-013 
(試料 3)を作製した。それぞれの試料について、カーボ
ン炉を用いて窒素気流下 1300℃-30 分熱処理するこ
とで-Al2O3を得た。そこに化学量論比に対して5% 過
剰のカーボンを加え自動乳鉢で 4h 混合粉砕を行った後、
カーボン炉を用いて窒素気流下 1750℃-2 時間熱処理
してAlN 粉末を合成した。得られた粉末を管状炉を
用いて酸素気流下 750℃-10分熱処理することで、残
存カーボンを除去した。 
2-3 焼結体の作成と特性評価 
AlNの焼結について、一般的に用いられる焼結助剤
としては Y2O3
2)が知られているが、本研究では低温焼
結助剤として知られるY2O3-CaO-LaB6
3)を使用し、得ら
れる焼結体の特性を評価した。それぞれのAlN粉末に
3wt%Y2O3, 1wt%CaO, 0.25wt%LaB6を加え、試料1は自
動乳鉢で 4 時間乾式混合を行なった。試料 2,3 はさら
にアルミナボールと、分散媒として n-ブタノールを入
れ、一軸ボールミルで4 時間湿式混合を行い、減圧蒸
留して目開き212 μmの篩を通して混合粉末を得た。 
試料1-3に加え、比較のために市販のトクヤマ社製
AlN-H グレードに湿式混合で同様に焼結助剤を添加
した試料を用意し、それぞれ金型を用いて82 MPaで
ペレット成形した。このペレットをカーボン炉を用
い、窒素気流下 1700℃(試料 1)及び 1750℃(試料 2,3,
トクヤマH)、2 時間熱処理して焼結体を作製した。 
得られた焼結体について、SEMによる微構造観察、
アルキメデス法による密度測定、XRDによる構成相
の同定と格子定数 c 軸の精密測定、レーザーフラッ
シュ法による熱伝導率測定を行った。 
 
3. 結果と考察 
3-1 AlO∙OHから直接AlN粉末の合成～焼結体作製 
 2AlO∙OH(s) + 3C(s) + N2(g) → 2AlN(s) + 3CO(g) + 
H2O(g)  (1) 
 AlO∙OHは高温で物理的、化学的に吸着している水
の脱水反応を起こし、質量が減少する。上記の反応
式(1)よりAlNを合成するため、熱重量分析によりこ
の水分量を正確に見積もり、化学量論比を決めてカ
ーボンを加え過不足なく反応させることを試みた。
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反応後得られた試料について XRD
測定を行いAlNの単一相が得られた
ことを確認した。この粉末に焼結助
剤を添加し、熱処理することで
AlN焼結体を得た。Fig.1に示す熱
処理後の焼結体には綿状のAlNが
付着していた。これは、焼結過程
での熱処理で XRD 測定では検出
できないほど微量な Al2O3と
カーボンが残存しており、こ
れらが反応し焼結されたAlN
がペレット表面に析出したものと考えられる。また
焼結体の破断面の SEMを Fig.2に示す。点線で囲わ
れた部分は空洞があり焼結が進んでおらず、粒径に
もばらつきがあることが確認された。焼結体の密度
は3.25 g/cm3であり、理論密度の 3.31 g/cm3に比べ小
さい値であった。 
 これら結果から、反応式(1)を用いた直接合成法で
は AlN の合成はできたものの、微量に Al2O3とカー
ボンが残存してしまうこと及び AlO∙OH の持つ粒度
分布によりAlN 焼結体の緻密化が阻害さると考えら
れ、AlN 焼結体については良質なものは得られなか
った。これら理由から、AlO∙OH からの AlN の生成
反応を完了させること、及び合成AlN 粉末の粒度分
布を減少させるためには、一旦安定な中間生成物を
経由させてAlNを合成する必要があると考察した。 
 
3-2 中間生成物-Al2O3を経由してAlN粉末の合成～
焼結体の作製 
 試料2及び3のAlO∙OHについて、XRD測定によ
り、脱水処理後は-Al2O3の単一層が得られ、その後
カーボンを加え熱処理した試料に関してはAlN の単
一相が得られたことが確認された。 
Table.2 各試料の成形体密度及び収縮率 
 
どちらの焼結後のペレットについても、表面に綿
状のAlNは見られなかった。Table.2に熱処理前圧粉
体の密度、及び熱処理前後での収縮率を示した。AlN
粉末の粒径及び粒度分布の違いにより成形体密度、
収縮率に違いが出たと思われる。それら焼結体の
SEM画像を Fig.3示す。試料 2とトクヤマHは緻密
化が進んでいるが、試料3には空洞が多く見られた。 
 
Fig.3 各試料の焼結体破断面のSEM画像 
(a)トクヤマH (b)試料2 (c)試料3 
Table.3に示した密度、粒界相、熱伝導率及び c軸
の結果を示す。試料2はトクヤマHと非常によく似
ており、それに匹敵する焼結体が作製できたといえ
る。試料3に関しては焼結後の段階で焼結が明らか
に進んでいない様子が見て取れたため、密度、熱伝
導率の評価は行わなかったが、粒界相、c軸はトクヤ
マHとほぼ同等の値が得られており、焼結が進まな
かった理由は、AlN粉末の粒径、粒度分布にあると
考察した。 
Table.3 各試料の密度、粒界相、熱伝導率及び c軸 
 
 
4. 結言 
 本研究では、AlO∙OH粉末を出発原料にAlNを合成
し、トクヤマH グレードを原料にしたものと同等の
密度、熱伝導率を示す焼結体の作製に成功した。本
研究より、AlN 焼結体の特性がその原料となる AlN
粉末の酸素量の他に粒径、粒度分布に依存すること
が示された。AlN合成の出発原料となったAlO∙OH 粉
末の粒径、粒度分布をより詳細に検討することによ
って、さらなる性能の向上が期待できる。 
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sample
成形体密
度 (g/cm3)
収縮率
厚さ(%)
収縮率
径(%)
トクヤマH 1.79 18.6 18.4
試料2 1.62 21.6 20.5
試料3 1.57 15.4 14.7
sample
焼結体密度
(g/cm
3
)
粒界相
c軸長
(Å)
熱伝導率
(W/m∙K)
トクヤマH 3.29 YAM 4.97937(73) 158
試料2 3.28 YAM 4.97984(56) 159
試料3 - YAM 4.98013(17) -
Fig.1 試料1 
の焼結体 
Fig.2 試料1の焼結体 
破断面のSEM画像 
